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C、Euと4スピ ン相 互 作 用
理学部 榊 原 俊 郎,伊 達 宗 行(:豊中4155)
G6Euは最近各方 面で注 目されているグラファイ ト層間化合物の中で も,裸 の磁 性イオ ンをインター
カレー トす ることに初めて成功した非常にユニークな物質である。最近,我 々はG6Eu一の強磁場化測定
を行ない,そ の磁化過程 を調べた ところ,意 外 に も4体 のス ピン相互作用(4一 ス ピン相互 作用)が こ
の系に存在す るこ とが明 らかになった。
普通,磁 庄体の磁気秩序 を担 うス ピン相互作用は主 として,2コ のス ピン81,82のス カラー積
一2/81・82
, (ノは定数) (1)
で表 わ される。この式 は本来,局 在ス ピン間相互 作用の第1近 似で あ り,少 な くとも原理的には高次の
補正項 として(81'32)2,(3i。82)(52'83),(81'82)(83。84)等それぞれ・スピンにつ
いて4次 の2体,3体,4体 の相互作用が存在 し うる1)が,現 実には これ ら高次の項は小 さ く,今 まで
に一部のMn化 合物で(81・82)2項の存在が指摘2)されてい る以外は,無 視 されて来 た。 ところが最
近,固 体3He3)やNis24)等量子的ゆ らぎの大 きな系の磁 性にお いて,4体 のス ピン相互作用(4一
ス ピン相互作用)が 中心的役割を果 していることが報告 され,に わかに注 目されて いる。ここに紹介す
るC6Euでも,ご くわずかだが4ス ピン相互作用が存在 し,そ れが磁化過程に見事 にあ らわれて いるの
であるo
C6Euの結 晶は図1(司に示す様 にグラファイ トの各 層間にインターカレー トしたEuが,e面 内に三
角格子を形成 し,Euだ けに注 目す ると図1㈲ の様なhGP構 造である・Euは グラファイ トπ一バ ン
ドへ2個 電子を供出して2価(Eu2+)とな って鉛 り,こ の物質は 面内の電気 伝導度がG軸 方 向よ り2
桁大 きい,2次 元的な伝導 を示す金属 と
考 えられる。因にC6EUは グラファイ
トか らは想像 もつかない程,き れいな金
色 を帯 びた結晶で ある。
定常磁場40kOeまでの測定から51
この物質は40KにTNを 持つeasy
plane型反強磁 性体であるこ とがわか
ったが,磁 化過程の全貌を見る為,阪 大
強磁場 を用いて磁化測定 を行な った。そ
の結果得 られたのが図2に 点 線に示す磁
磁化 曲線で,4.2K:でC面内に磁場 をか
けた場合である8)約220kOeで 磁化
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図1.06Euの 結晶構造
一13一
は飽和してお り,飽 和磁化値 はス ピ.
ン%を 持つEu-2+から予想 される
7μB/Euにほぼ等しい。ところが
図で磁場HCIとHc1の 間に飽和磁
化の約 渥 の大 きさのフラッ トな部
分(プ ラ トー と呼ぶことにする)が
あるのが特徴で ある。
さて,こ の系は先に も述 べた様に
2次元的金属であ り,こ の場 合 も局
在 したEUス ピン間には伝導電子を
媒介 として(1)の型の相互作用(特 に
RKKY相 互 作用 と言 う)が働 く。
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図2.σ6EUの 磁 化 過 程
300
そこで問題は,こ の相互作用 だけで磁化過程 が説明で きるかとい う点にあるo結 論か らい うと,(1>のタ
イブの相互作用だげでは磁化過程 に見 られたプラ トーを再現す ることはで きない。理由は以下 の通 りで,
一まずG面 内最近接 ス ピン間の相互 作用(図(b)のノo反 強磁性的)だけを考えた時の基底状態は図3㈲ の
三角配列(△)で,そ の磁化過程は磁場 に比例 して直線的に増加して行 く・ これに対 し%磁 化 を持つ
プラトーは,e。C:L2・2H207)で右名 な フェ リ構造(F工,図3㈹)と 考え られ,ゼ ロ磁場 では△に較
べ少 しエネル ギーの高い状態である。ところが,① の相互 作用だけ では磁場 をかけていつて も,フ ェ リ
構造の エネルーUFエが,三 角配列 のエネル ギーU△ よ りも低 くはな らない のである・ さらに(RKK:Y
ク
相互作用は一般 にIQngrangeで あるか ら)遠 くのス ピンとの相互作用 ノ1…・・,ノ,… … をと
り入れて も,こ の事情は変わ らないこ とが示 される。 これ らは全て,△ とF工 の自由 エネルギーが同 じ
3-sublattiGemod-e■(図3のMl～M3)で 表わ され ることか ら来 てkり,sub■attiGe
間の2次 の反強磁 性相互 作用を考える限 り,Ml～M3が 互いに平行なF1状 態 よ りは互いに角度を持
った△状態の方 が磁場 中でも安定 となる為に プラ トーは現 われないのである。 もっとも,も し0面 内の
磁気異方 駐が存在すれば%ス テ ップ
」)(a)IMiIM21M3(b)IMiM21M3
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の磁化 があらわれ ることはあ りうるが,
しか し今の場合Eu2+はS状 態に ある
聖駕丸い"イ オ ンである為,異 方 性で説
明す ることも困難である。
ここまでの考察か ら,こ の系では(1)
の タイプの相互作用以外 に,△ に対 し
てF工 の エネルギーを下げ る何 らかの
相互 作用が存在 し,そ の結果,U△ と
UFエの交差が磁場 中で実現 していると
考えることがで きる。その有力な可能
性 として4次 の2体,お よび4体 の相
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図3.三 角配列㈱ とフエ リ状態(◎のス ピン構造
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2一 β(81・82) …(2}
K[(8…8・)(8,・8・)+(8…8・)(8・ ・8、)一(81・83)(8・ ・8、)]…(3)
を検討 して見 よ う。 βとしては最近接 ス ピン間,Kに ついては図3に 示す4種 類の最近接路 をと り,自
由エネルギーへの寄与 を調べてみ ると,β 〉.0,K>0の と きたしかに△に対 しF工 を安定化 させ る様
に働 く。 しか も・ 与!1/11;0・004,1シ1/ol=0・009(ノo/盈B=0・5K)とい う小 さな値で実
験結果 をうま く説.明可能であることがわか った。図2の 実線はこれ らの値 を用いて得 られた理論 カーブ
で,実 験の塒徴 を良 く:再現 している。ここで4次 の項B,Kが 共に非常に小さいことは,こ の物 質がR
KK:Y系であることか らも当然であるが,ス ピンが%と 大 きいために4次 の項の エネルギーとしての
寄与は10%近 くに も達 している点 が重要で,そ の結果磁化 プロセスを変え うるのである。さ らに,実
験ではへ よ りかな り低い30K前 後で ブラ トーが 消えてしま う6)が,これは<S>4の 項が温度 ととも
に急激に減少す るために4次 の相互 作用は 恥 付近では効いて こないか らと考え られる。
以上のよ うに,小 さな4次 の相互 作用を とり入れる事によ りこの物質 の磁化過程 が きわめて自然に理
解で きたが,こ の理 由をもう1つ 上げ るとすれば,こ の素が基本的に三角格 子反強磁 性体であ り,三 角
格子特有の フラス トレーションの為に,ム ス ピン状 態が2次 の相互作用 エネルギーをそれほど得 してい
ないとい う事だろ う。その結果,弱 い高次の相互作用の効果が大 きく現われたと言 う事が出来 よう。
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